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論 文 内 容 要 旨
1.Introduction
Soilacidityisoneofthemostseriousenvironmentalstressesthatlunittheroot
gmw血ofnlanycrops.Acidsoilsarewidelydistributedhltheworld,compdsingof
approximately40%oftheworld'sarableland(Wright,1989).Stronglyacidicsoilsare
mahllydistributedhldevelophlgcountrieswhere血eincreaseoffbodproductionisan
actualnecessity.Ontheotherhand,therecentincreasesofacidprecipitationandheavy
aPPlica廿onoffヒr出」2ershavealsobee11辻hcreashlgthesoilacidity血developed
countries.StronglyacidicsoiliscomprisedofOxisols,Utisols,Psaments,Spodosols,
Andosols,HistosolsandSulficFulvents.Cropgrowthisseriouslyinhibitedinthese
soilsandalumh唾umtoxicityis血ep血c加組problem.
AndosolsazewidelydistributedinJapananddividedintotwogroups
accordingtosoilcolloidalcomposition:allophanicAndosolandnon-allophanicAndosol.
S・i騨・ ・ndM・熔・y㎜・(1998)・・騨 ・d血漁ll・ph㎝i・紬d…1・w・ ・em血1y
distributedintheazeashavingthickdepositionsofHoloceneand/orLatePleistocene
tephrasandoccupied4.51millionhaor69.9%ofthetotallandareasofAndosolsin
Japan.Ontheotherhand,non-allophanicAndosolswerescatteredintheareashaving
poordepositionofthesetephrasandoccupied1.95millionhaor30.1%ofthetotal
Andosols.IncontrasttoallophanicAndosols,non-allophaniconeshaveaclayfraction
domhlatedby2:1mineralsandmostlyconta血1algeamomtsofKCIexchangeableAl.
Consequently,cropproductiononnon-allophanicAndosolsisoftenseverelyrestricted
byAltoxicity.AccordingtoSaigusaetal.(1980)andShojietal.(1980),innatural
leachingcondition,allophanicAndosolhaveonlyvariablechargesatapHhigherthans
anddonotshowcriticalpHfarrootelongation,whilenon-allophanicAndosolhavea
criticalpHofaboutsduetotheA13+retainedintheconstantchargeofchloritized2:1
minerals.Therecentheavyapplicationoffertilizers,toincreasethequalityoftea,has
beenacidifyingallophanicAndosolsandhighamountsofMKCIextractableAlwere
reported(Kasahara,1998;Nakae,1999).However,theoriginofMKClextractableAl
ofallophanicAndosolsisunclearandrequiresmorestudies.
Conside血gthediscussiollabove,theo句ectivesofthiswofkwereasfbllows:
1.
?
Toevaluatetheeffectofsimulatedacidrainandheavyapplicationoffertilizerson
acidificationofallophanicandnon-allophanicAndosolsandtheireffectoncrop
growth.
ToinvestigatetheoriginofMKCIextractableAlinstronglyacidifiedallophanic
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Andosolsusedforteagarden.
Toevaluatethee脆ctofconthluousapplicationoflow-acidulent.fbrti耽ersalld
controlledreleasefertilizersonbothacidificationofAndosolsandcropgrowth.
ToevaluatetheeffectofSicontainingmaterialsonameliorationofAltoxicityof
barley(HordeumvulgareL.)growninacidAndosols.
II.Effectofsimulatedacidrainandheavyapplicationoffertilizeronacidification
ofallophanicandnon-allophanicAndosolsandtheireffectoncropgrowth
Theeffectsofsimulatedacidrainandheavyapplicationoffertilizerson
acidificationofallophanicZaoAndosolandnon-allophanic.KawatabiAndosol(Table1)
werestudied.Twostudieswerecarriedout.Onewascarriedoutusinga21cmheight
and165cmdiametercolumn,andarains㎞ulatormachine.Theother,wasdoneus血g
ast㎞red-flowreacti6nsystemtodeterm血etheSO42'adsoψtionc3pacitiesofAndosols.
Forbothallophanicandnon-allophanieAndosols,theamountofsoilextractableSO4s'
increasedwithdepth,buttheamountof5042"extractedinZaosoilwasmuchhigher
thanthatinKawatabisoil(Figure1).TheratesofacidificationofKawatabisoildueto
acidinputswerehigherthanthatofZaosoil(Figure2).TheamountofMKCl
extractablealuminiumwerehigherthanthatofwaterextractableAlandincreasedwhen
soilpHdecreased(Figure2,3).Asignificant(P<0.05)reductionofrootgrowthof
barleywasfoundinfertilizertreatmentsofKawatabisoil(Figure4).Amountsof5042`
adsorbedinZaosoilweremuchhigherthanthoseinKawatabisoil(Figure5).Kawatabi
soilwasmoresensitivetoacidinputsandadsorbedlowersulfatethanZaosoil.The
amountofMKCIextractableAlinZaosoil脚aslowerthan血at血Kawatabisoi1.
However,inbothsoilstheyincreasedwiththedecreaseofsoilpH.Itwassuggestedthat
ifsoilp且ofZao.soildecreasedtolower.values,tbeamountofMKCIex蝕actable
aluminiumcouldbeincreasedtotoxiclevelsforcropgrowth.
III.0.riginofMKClextmctableAlin.stmnglyaci面eda1壼ophanicAndosobused
forteagarden
TodeterminetheoriginofMKCIextractableAlfromallophanicAndosols
fbllowingthreesampleswereused:onecollected丘omtheinterrowofaHophanic
AndosolofFujiteagardenstronglyacidifiedbyheavyapplicationoffertilizer,one
collectedfrom.C-horizonofallophanicAndosol,richinallophaneandimogolite
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minerals,ofUtsunomiyaUniversity(Allo/Imosample)andacidifiedtopH4.0(Table2),
andonefromanamorphoussyntheticprecipitate.Allsampleswerecontinuously
ex杜actedw近hH20andMKClsolutionusingast㎞ed飾w一 血 ⑩ughreactionvessel
system(Figule6)fbr60m㎞utes.As』showninFigure7,X-raydi丘㎞Gtionanalysis
revealedthatsyntheticprecipitatewasanamorphousmaterial.Thechemical
colnpositionofsyn止eticprecψitatewasshownillT自ble3.Amo皿t60fAIandSO42『
extractedbyMKCIsolutionduring60-minutesinFujisoil,Allo/lmosamplesand
syntheticpr㏄ipitatewerehi窪her㎞thoseext田ctedbydeio1血edwater.Ontheother
hand,theamountsofSie㎞ctedbybothw就〔旧mdMKClwerea㎞ost血esame長)r
組lsamples働le4).Thered耐ionofp)牛oph卿h莇ee臨 励leal皿nini㎜by
continuousKClextractionofFujisoilsamplewas44%oftotalAlextractedfor60
minutesbyKCIsolution(Figure8).IonactivitiesforA13+,H{'calculatedforeach
extractwerenotcompletelyfitwithasolubilitylineforgibbsite(Figure9).Exceptfor
KCI・肱 ㎏・f珂i紬d…1・血・・el中・n・加伽 ㏄ni・nac伽iti・・(pAl+POH+pSO・Y・
2pH+pSO4)ofallextractswerenearthesolubilitylineofsyntheticprecipitate(Figure
lO).Therefbre,originofaluminium.inKCIextτact丘omF噸isoilwasnotduetothe
dissolutionofallophanematerials.PartofAlinKCIextractofallophanicFujisoilswas
fromanorganicpoolandtheremainswereprobablyduetotheamorphousaluminium
sulfateprecipitatesandgibbsite.Onthe-otherhand,theoriginofKCIextractable
aluminiuminAllo/lmosamplewasmainlyduetoamorphousaluminiumsulfate
precipitatesandgibbsite.
IV.MethodstoreducethealuminiumtoxicityofAndosols
IV』1・E餓;ctofcon伽 麗ousapPlica髄onoflow-acidulen重fbrt蓋]izerandcon重ro塑且ed
releasefertilizersonbothacidificationofAndosolsandcropgrowth
Potandfieldexperimentswereconductedtoevaluatetheeffectoflow
acidulentfertilizer(LAF)andcontrolledreleasefertilizer(CRF)onthereductionof
Andosolacidificationfromfertilizerapplicationincomparisonwiththecontinuous
applicationofreadilysolubleammoniumbasedfertilizer(RSF).Inbothexperiments,
Komatsuna(B雌5'oα04耀ρθ5か`5var.Maruha)wasusedastestplant.Forthepot
e翠perhnellt,a丘erthreesu㏄essiveKomatsunacultivations,barley(葱o漉〃切vπ知 猶9L.
var.Shunrai)wasgrownfor7daystoevaluatethedegreeofsoilacidification.The
amountoffertilizercorrespondingto150kgN.halsoilwasappliedineachKomatsuna
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cultureforbothexperiments.
Potexperiment:lnRSFtreatments,soilO.01MNaOHextractable5042"increased
whereassoilpHdecreased.Ontheotherhand,nosignificantchangesonamountsof
5042"andonlyalittledecreaseofsoilpHwerefoundinLAFtreatments(Figure11).
Theconcentrationofaluminiuminsoilsolutionandamountofsoilexchangeable
aluminiumincreasedsignificantlyinRSFStreatment(Figure12).Forallcrops,fresh
weightofKomatsunaofRSF6treatmentandLAF6treatmentswerenotsignificantly
d醗rent(P<0.05),On士heotherhand,丘eshweightsofKomatsunaplantsatsecondand
thirdcropsofREFStreatmentswerelowerthanthatofLAFStreatments(Figure-13).
RootgrowthsofbarleyseedlingsweredrasticallyreducedinRSFtreatment(Figure14).
Fieldexperiment:TheinputofNO3andSOa2"ionstosoilsthroughatmospheric
precipitationwas5.4and6.2kg.ha.1,respectively,d面ngtkeexperimentalperiod
(TableS).SulfateionswerenotaccumulatedinthesoilsfromLAFandCREtreatments.
However,SOa2"wasaccumulatedandloweredsoilpHremarkablyinRSF.treatment
(Figure15).FreshweightsofKomatsunaplantsinRSFandCRFtreatmentswere
bigger(P<0.0)thanthatofLAFtreatmentatfirstandsecondcrops.Ontheotherhand,
atthethkdcropthehighest丘eshweightwasfbundinCRFtreatmentandnosignificant
differences(p<0.05)werefoundbetweenRSFandLAFtreatments(Figure16).Itwas
concludedthatacidificationofAndosolwasreduced,andAltoxicitywasalleviatedby
useofbothlowacidulentfertilizerandcontrolledreleasefertilizers.
IV」II.Ef艶ctofSimat面alsonamelioration・ofA夏toxici重yofbarley伽'4初膨
vulgareL.)growninacidAndosols
Two・expe血nentswerecaπiedout.Onewastoevaluatetheeffbctofsiliconon
aluminiumtoxicityofbarley(HordeuravulgareL.cv.Shunrai)andthe.otherwasto
血vestigatetheSiadso叩tioncapacityofAndosols.BothKawatabialldKitakami
Andosolswereused(Table6).Thetreatmentsofthefirstexperimentwereestablished
asfollows:virginsoil(namedVirg)=nontreatedsoil;limetreatment(namedL)=the
virginsoilwiththeadditionofCaCO3toincreasethesoilpHto6.5;poroushydrated
calciumsilicatetreatmentsatO.5,1and2.5g.kg"10fsoil(namedPS1,PS2,PS3);silica
geltreatmentsatO.5,1and2.5g.kg"Iofsoil(namedSGI,SG2andsG3);and,three
solutionsofsodiummetasilicate(namedSS1,SS2,SS3).Namely,236,473and1182
mgofsodiummetasilicateweredissolvedinlliterofdeionizedwaterandthepHof
solutionswasadjustedat5.0.IntheSiadsorptionexperiment,aseriesof20mlof
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m。伽ilicat,・・1・ti・n・c・n伽血血9・ 訂i・u・am・mt寧・f・ili・・n(0・3㎜ ・1.r1)w・・eadd・d
to4gofthesoilsampleandtheSiadsorptioncapacityoftheAndosolswasevaluated.
ThepHsofbothsoilsincreasedinLandPStreatments,decreasingtheamountof
exchangeableAltoanegligiblelevel.However,SSandSGtreatmentshadnoeffectson
bothsoilpHandamountofexchangeableAl(Figure17).MorethanhalfofSiapplied
inSStreatmentwasadsorbedinthesoils(Table7}.Regardlessoftreatments,onlyO.2
and1.8%ofSiinthesoilsolutionofKawatabiandKitakamisoils,respectively,were
AIH3SIOq+2forms(Table8and9).Aluminiumtoxicityofbarleyseedlingswas
amelioratedonLandPStreatments(Figure18).Kitakamisoiladsorbedmoresilicon
thanKawatabisoil(Figure19).Accordingtotheseresults,itwasconcludedthat
ameliorationofaluminiumtoxicitybyporoushydratedcalciumsilicatewasduetothe
increaseinsoilpHratherthantotheincreaseofsiliconconcentrationinsoilsolution.
Siliconamelior説ionona1㎜血i toxiciゆhy血oponicsh認beenrepo煮ed.Howeveち
AlandSiinteractioninasoilsystemisverycomplexandifpresent,maynotbeas
。1。霞.cutas血。、e血hy血 。P。ni。、.1
Basedonthedescriptionabove,generalconclusionsofthisworkwereasfollows:
?
?
?
?
Kawatabisoilwasmoresensitivetoacidinputsandadsorbedlowersulfatethan
Zaosoil.TheamountofMKCIextractableAlfromZaosoilwaslowerthanthatof
Kawatabisoil.However,inbothsoilsitincreasedwithadecreaseofsoilpH.
PartofAlinKCIextractsofFujisoilcanbeexplainedbychangesonorganicpools
ofAlandremainsmaybe-duetothedissolutionofamorphousaluminiumsulfate
precipitatesandgibbsite.Ontheotherhand,mainpartofAlinMKCIextractsof
AIlo/imosamplecouldbe卿la血edbydiSsol耐ionofam卿housal㎜血i㎜.sul勉te
precipitatesandgibbsite.
Komatsunaplantsabsarbedpart-ofSOa2"appliedasRSFfertilizers,butthemain
partofthatremainedinthesoil,leadingtoadecreaseofsoilpH.Ontheotherhand,
theuseofLAFandCRFdecreasedtheacidificationrateofAndosols.
Ameliorationsofaluminiumtoxicityofbarleyseedlingsbyporoushydrated
calciumsilicatewereprobablyduetotheincreaseofsoilpHratherthanthe
increaseofsiliconconcentrationinsoilsolution.
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Table1-Chemicaluropertiesofsoilsbeforesimulatedacidrainandfertilizertreatments.
Soil
?
??
?
?
?
?
?
?
?
? Exchangeablecanons(cmol.kg""')
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《
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?
?
?
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?
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Table2-EffectofKCIextractiononOM,Alp,Alo,Sb,Fep,Feo,andallophanecontentofsoilsamples
Sa璽hp塁e
?
?
Alp Ala Sio Fep Feo
㎎.kg輪1
Alp1A藍o
Allophane
%
Fujisoi監
Before
KCl
H20
10.1
9.8
10.3
12110
11520
12105
73820
71580
71200
30513
30127
29677
3505
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3770
21860
21380
21140
0.16
0.16
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21.4
21.1
Al量①11mo
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nd
nd
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--d
45.3
45.2
44.1
(a)trace;ωn・tdetermined
Table.3-Chemicalcompositionofsy曲eticalum血i㎜
sulfateprecipitate.
Al Si SO42
一1
g.kg
Molarratio
6.4 15.8 194.4 1
?
? 2.4 8.6
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Table4-ChangesofpHinextractandamountofAl,Siand5042displacedbyH20
0rMKCIsolutions.
Sample Extractant
pHpH
InitialFinalrange
Al Si SO42'
mg.k9'1
F唾soiI
?
?
?
?
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?
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?
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?
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Precipitate
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?
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?
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Table5-Totalprecipitation,meanrainpHandconcentrationsofNO3-and5042一,and
totaldepositionofNO3and5042-duringtheexperimentalperiod.
Rain concentration(mg.1-1)deposition(kg.ha1)
Triri1 pH NO3一 SO42一 NO3富 SQ42一
663 4.92 1.8 2.2 5.38 6.22
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Table6-ChemicalpropertiesofsoilsusedforSitreatments.
Soil
?
?
?
?
?
? Exchaneablecationsm.k-1(a).Al
Ca Mg K Na
Alsaturation
o/a
Kitakami
Kawatabi
5.16
4.56
1.5
19.3
179.9
441.2
16.0
200.0
160.0
16.0
?
?
?
?
146.0
26.0
49.5
79.8
(縄)Ca,MgandKdete㎜inedwithO.05MNH4Ac;AIwithMKC1
Table7-AdsorptionofSiliconinthesoilsofsiliconsolutiontreatments.
Treatment
Kawatabisoil 1(ital(anlisoil
Siadsorption(%)
Virg
SSl
SS2
SS3
o.0
59.2
69.7
79.5
o.0
76.8
86.4
92.8
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Table8-ActivityalldconcentrationofAl呂peciesandH4SiO4afterSitreatments
accordingM-NTEQAprogram.(Kawatabisoil)
Alspecies(ｵM)
Treat./soil
pH
A13+
2+
A正H3Sio4 others
H4Sio4
ｵM
口(a) {}roe
??
{}
】【
{}
??
Virg
L
PS
SS
SG
?
?
?
?
?
?
?
?
??
?」
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
??
《
?
?
?
?
?
?
?
?
?
126
0.0
44
1.3
0.0
107
118
91
107
137
73
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
【?
??
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
??
?ー
?
?
?」
?
?
1.26
0.0
2.9
0.17
0.0
2.6
3.5
3.88
2.12
2.71
5.99
32.7
0.0
40
1
0
53
S8
44
?
?
?
??
?
、
?」
?
?
?
?
?
?
《?
?
?
?
?
?
?
?
?
?」
?
?
?
?
?
??
148
4
356
550
890
207
256
385
??
?
ー
?」
?
??
?」
??
??
?
?
(a)aCtiVity;(b)COnCentratiOn
Table9-ActivityandconcentrationofAlspeciesandHgSiO4afterSitreatments
accor曲1gMn{TEQAprogram.(Kitakamisoil)
Alspecies(ｵM)
Treat.ノsoil Al3+pH「η 一 祖1{3Sio42+ others
HgS104
ｵM
】?
{}
??
{}
??
???
?
PS
SS
SG
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?ー
?
?
『?
??
?
?
?
?
?
《
?
?
?
?
」
ー
?
ー
?
?
?
?
《
」
《
?
《
?
ー
?
?
」
?
」
《
」
《
」
?
」
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
??
1.7
1.O
o.0
4.0
5.5
4.5
5.5
2.7
3.2
?
?
?
?
0.3
d.2
0.0
0.6
0.s
O.5
0.s
o.s.
0.7
?
?
?
?
?
?
?
??
?
?
?
?
??
??
?」
?
?
?
?
?
?
?」
?
??
?
?
?
??
?
?
13.2
0.o
14.3
8.3
0.0
23.6
15.6
12.8
15.6
15.7
18.7
12.1
0.0
13.3
7.7
0.0
21.6
14.1
11.5
14.1
14.4
17.2
140
40
170
goo
260
149
150
180
160
190
229
(a)aCtiVity;.(b)◎On◎e甜atiOn
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論 文 審 査 結 果 要 旨
酸性土壌は世界の約46億ha(農業利用可能地の42%〉を占めている。そのうち作物の生育を著 しく阻
害する"強い酸性土壌"は34億ha(同31%)に達するといわれている。このAl過剰害が問題 となる強い
酸性土壌の多 くは,食糧増産を急務とする発展途上国に分布 している。一方,ア メリカやわが国などの
先進国においては酸性雨や多肥による土壌の強酸性化が顕在化 しており,酸性土壌のAl過剰害の土壌学的,
栽培管理学的,あ るいは植物栄養生埋学的改善は緊急を要する最 も:重要な課題の1つ である。
我が国には黒ボク土が広 く分布 し,弱酸性のアロフェンを主体 とするアロフェン質黒ボク土と強酸性
の2:1と2:1:1型 中間種紘物 を主体とする非アロフェン質黒ボク土に分けられている。アロフエ
ン質黒ボク土では自然条件下ではAl過剰害は問題とならないが,酸性雨および多肥による強酸性化とAl
過剰害が報告されている。そこで本論文では1)酸性雨と多肥による黒ボク土の酸性化過程,2)強酸性
化 したアロフェン質黒ボク土のKCI抽出頚 の起源,3)黒ボク土における施肥法とA【過剰害軽減法を検討
した。
まず第1に 酸性雨および多肥による黒ボク土の酸性化過程を人工降雨装置下で降雨条件と施肥条件を
変えて詳細に検討 した。その結果,自然条件下では交換性A1が検:出されず,Al過剰害が問題 とならない
アロフェン質黒ボク土でも酸性雨と多肥で土壌が強酸性化 し,KCI抽出A1が出現 し,耐酸性の弱い大麦
の生育を著 しく阻害することが明らかとなった。また我が国で記録された強さの酸性雨 と多肥の影響を
検討 したところ,黒ボク土の酸性化は酸性雨より多肥の影響の方がより大 きい事が明 らかにされた。ま
た土壌の酸性化はアロフェン質黒ボク土タり非アロフェン質黒ボク土で顕著であった。
第2に,強 酸性化 したアロフェン質黒ボク土の見かけの交換性Al(K:C1抽出Al)の起源を明 らかにす
るために,有機物を多量に含む富士茶園土壌,有機物を含まない宇都宮黒ボク土C層,合 成硫酸アルミ
ニュウム沈殿物について連続抽出槽を用いた溶解実験で溶液論的に検討 した。その結果,ア ロフェン質
富士茶園黒ボク土のKICl抽出Alの一部は腐植複合体Alであ り,また残 りは硫酸アルミニュウム沈殿物と
ギブサイ ト由来A[と考え,られた。これに対 して,有機物を含まない宇都宮黒ボク土C層 からのKC1抽出
Alは大部分が硫酸アルミニュウム沈殿物 とギブサイト由来思 であった。
第3に,酸 性化 しやすい非アロフェン質黒ボク土における施肥形態 として低酸根肥料 と肥効調節型肥
料を用いて酸性化軽減効果を慣行の化成肥料と比較検討 した。その結果,施肥と栽培の繰 り返 しにより
化成肥料区ではSO42Fが集積。SO42一はコマツナの栽培によって一部分が吸収されたものの,大部分は土
壌中に残留 してpHの低下を引き起こした。これに対 して,低酸根肥料と肥効調節型肥料の連続施用は酸
根の付加が見られず,普通化成肥料に比べて非アロフェン質黒ボク土の酸性化(Al害)を著 しく軽減した。
また水耕栽培で示されたケイ酸資材によるAl過剰害の軽減効果を実際の非アロフェン紫黒ボク土でケ
イ酸カルシウム,シ リカゲル,水 ガラス溶液を用いて検討 したところ,ケイ酸資材のAl害軽減効果はケ
イ素の効果と言うよりpH上昇効果によることを明らかにした。
このように本研究は黒ボク土における施肥と酸性雨による酸性化過程,酸 性化した黒ボク土のKC1抽
出A1の起源,黒 ボク土における酸性化を軽減する施肥法を明らかにしたものでその農業的意義は極めて
大 きく,審査員一同は学位(農 学)に 値するもの と判断 した。
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